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基于磁二色效应的光发射电子显微镜磁成像技术是研究薄膜磁畴结构的一种重要研究手段, 具有空间

分辨率高、可实时成像以及对表面信息敏感等优点. 以全固态深紫外激光 (波长为 177.3 nm; 能量为 7.0 eV)

为激发光源的光发射电子显微技术相比于传统的光发射电子显微镜磁成像技术 (以同步辐射光源或汞灯为

激发源), 摆脱了大型同步辐射光源的限制; 同时又解决了当前阈激发研究中由于激发光源能量低难以实现

光电子直接激发的技术难题, 在实验室条件下实现了高分辨磁成像. 本文首先对最新搭建的深紫外激光-光发

射电子显微镜系统做了简单介绍. 然后结合超高真空分子束外延薄膜沉积技术, 成功实现了 L10-FePt垂直磁

各向异性薄膜的磁畴观测, 其空间分辨率高达 43.2 nm, 与利用 X射线作为激发源的光发射电子显微镜磁成

像技术处于同一量级, 为后续开展高分辨磁成像提供了便利. 最后, 重点介绍了在该磁成像技术方面取得的

一些最新研究成果: 通过引入 Cr的纳米“台阶”, 成功设计出 FePt的 (001)与 (111)双取向外延薄膜; 并在“台

阶”区域使用线偏振态深紫外激光观测到了磁线二色衬度 , 其强度为圆二色衬度的 4.6倍 . 上述研究结果表

明: 深紫外激光-光发射电子显微镜磁成像技术在磁性薄膜/多层膜体系磁畴观测方面具备了出色的分辨能

力, 通过超高真空系统与分子束外延薄膜制备系统相连接, 可以实现高质量单晶外延薄膜制备、超高真空原

位传输和高分辨磁畴成像三位一体的功能, 为未来磁性薄膜材料的研究提供了重要手段.

关键词：光发射电子显微镜, 深紫外激光, 磁圆/线二色, 高分辨磁成像

PACS：68.37.Xy, 42.55.–f, 87.64.ku, 68.37.–d 　DOI: 10.7498/aps.69.20200083

 

1   引　言

近年来, 随着自旋电子学的快速发展, 磁性薄

膜材料在超高密度信息存储与逻辑运算方面展现

出广阔的应用前景 [1−8]. 而磁畴结构作为磁性材料

的基本特性, 在蕴含丰富物理图像的同时也与材料

性能息息相关, 因此成为相关领域的研究热点 [9−16].

薄膜体系中的磁畴结构受材料种类、晶体结构、表

面/界面结构、各向异性、杂质与缺陷、以及器件尺

寸等诸多因素影响 [17−23], 在材料的器件化应用中

具有重要意义.
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磁成像技术可以直观地呈现样品的磁畴结构,

同时也能够对外场 (磁场、电场、自旋极化电流

等)调控作用下的薄膜磁畴变化开展实时观测, 因

此获得了越来越广泛的应用. 磁成像技术的基本原

理是利用光子或电子等与物质磁矩的相互作用, 从

而形成可探测的光电信号, 最终转化为图像. 目前,

磁成像技术主要包括磁光克尔显微镜、磁力显微

镜、洛伦兹透射电子显微镜、自旋极化低能电子

显微镜以及基于磁二色效应的光发射电子显微镜

(photo emission electron microscopy, PEEM)等.

上述磁成像技术各具特色, 实验中针对所测量的材

料体系和不同外在条件 (如低温、高压、强场)来选

择合适的技术, 例如: 磁光克尔显微镜对样品的要

求较低, 可以非常方便地对薄膜、块材样品进行磁

畴观察, 但空间分辨率相对较低; 洛伦兹透射电子

显微镜具有较高的空间分辨率, 但制备样品的工艺

十分复杂, 技术要求较高, 难度较大; 基于磁二色

效应的光发射电子显微技术在观察磁畴方面具有

其独特的优势, 不仅能够更为直观地对磁畴结构进

行实时成像并进行定量分析, 还能结合表面形貌与

微结构等信息, 给出更为清晰、更加全面的物理图

像, 是目前开展磁畴成像、磁化翻转、磁性定量分

析等研究的有力工具 [24−31].

PEEM系统在阈激发模式下一般是采用高

压 Hg灯 (光子能量为 4.9 eV)作为激发光源, 主要

用于样品表面形貌的观察. 20世纪 80年代以来,

随着大型同步辐射装置在国际上的快速发展 ,

PEEM技术开始采用 X射线作为激发源 (X-ray

PEEM, X-PEEM), 并应用于磁性薄膜样品的磁畴

成像观测 .  PEEM磁成像技术利用的是偏振态

X光激发的磁二色效应, 相关实验的开展需要依托

于大型同步辐射光源. 简单来说, 所谓同步辐射指

的是具有相对论性的带电粒子在电磁场作用下发

出的辐射. 与其他光源相比, 同步辐射强度高, 能

量可调, 同时具有偏振性与高准直性等优点. 因此,

结合不同的测试需求, 科研人员可以利用同步辐射

光源开展多种科学研究, 如小角 X射线散射、X射

线吸收谱的精细结构测定、角分辨光电子能谱与真

空紫外电离质谱等. 通过椭圆偏振波荡器装置, 同

步辐射光源还可以产生圆偏振态或线偏振态的

X射线, 专门用于磁性样品磁二色谱的测定与磁畴

成像.

根据所使用 X射线偏振状态的不同, 采用 X-

PEEM可实现 X射线磁圆二色 (X-ray magnetic

circular  dichroism,  XMCD)谱与 X射线磁线二

色 (X-ray  magnetic  linear  dichroism,  XMLD)谱

的测定. XMCD技术的物理基础是磁性材料对于

具有不同旋性的圆偏振态 X射线的吸收程度不同,

即存在“二色性”[32]. 当入射 X射线的能量超过某

一阈值时, 能够实现芯能级电子激发, 将会出现共

振吸收现象. 对于磁性材料而言, 选择定则的限制

与交换作用引发的能带劈裂使得样品对于左旋偏

振态与右旋偏振态 X射线的吸收存在差异, 体现

为不同强度的吸收谱信号 [32−41], 这种强度差异可

直接正比于原子磁矩, 因此, XMCD技术常用来测

定磁矩的大小和方向, 有关这方面的内容可以参考

复旦大学吴义政教授 [32] 和南京大学丁海峰等 [42]

的综述文章. 而 XMLD的机理与 XMCD略有不

同, 需要采用线偏振态 X射线激发, 起源于交换相

互作用和自旋-轨道相互作用引起的相对于样品易

磁化轴的电荷各向异性. 在铁磁材料和反铁磁材料

中, 自旋轨道耦合使得自旋和晶格相互作用, 产生

宏观的“易磁化”轴, 使自旋沿着这个轴取向. 宏观

磁轴的存在使得偏振矢量与磁轴平行和垂直的

X射线的吸收强度产生差异, 形成磁线二色性. 目
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前, XMCD技术主要用来研究铁磁和亚铁磁材料

的磁性行为, 而 XMLD技术则被广泛用来研究反

铁磁材料, 特别是对薄膜表面的反铁磁性轴的取向

的测定, 以及对反铁磁性畴成像 [43−49].

以此为基础将电子显微技术与同步辐射光源

结合后, 可利用 XMCD/XMLD实现高分辨的磁

畴成像, 相关的装置有 X射线透射显微镜、X射线

扫描透射显微镜与 X射线光发射电子显微镜 (X-

PEEM)等. 对于 PEEM技术而言, 与阈激发过程

产生光电子不同, X-PEEM主要收集跃迁吸收过

程中产生的二次电子, 依据电子产额的差异形成图

像衬度. 与其他技术相比, PEEM具有表面信息敏

感与实时成像等优势, 可以用于动态过程与时间分

辨的相关实验研究. 与 X射线磁二色谱技术类似,

X-PEEM在进行磁成像时可以通过选择不同波长

的 X射线来实现元素分辨功能, 并通过“加和定

则”进行自旋磁矩与轨道磁矩的定量计算 [31,34,50−53],

具有十分强大的磁性表征能力.

与此同时, X-PEEM技术也具有其局限性, 依

托于大型同步辐射光源装置, 使得实验的开展在空

间与时间上受到了严苛的限制. 伴随着近年来理论

研究的不断深入, 价带电子在激发过程中的磁二色

效应被证实 [33−35,43], 这就为使用其他光源替代

同步辐射光源在 PEEM系统中进行磁二色效应研

究与磁畴观察提供了可能. 在利用阈激发 PEEM

进行磁畴观察的初期实验探索中 , 极化的高压

Hg灯被用作激发光源. 例如: Marx等 [44,54] 使用

光子能量为 4.9 eV的线偏振态 UV光在 Fe薄膜

中观测到了 0.37%的磁线二色衬度. 此后, 单色性

与偏振性更好的激光成为光源的另一选择, 比如:

Nakagawa和 Yokoyama[55] 使用波长为 325 nm的

HeCd激光通过对光电流的探测成功观察到了铁

磁金属表面的阈激发磁二色信号. 在结合偏振调

制功能后, 不同波长的激光开始被应用到阈激发

PEEM磁成像观测实验中, 比如波长为 635, 405,

325和 267 nm[55−61] 的圆偏振态激光等. 但这类应

用的技术瓶颈在于: 上述激光的光子能量均未达到

在单质铁磁金属与含有重金属的铁磁合金表面直

接实现阈激发的能量要求 (常见铁磁金属 Fe, Co,

Ni功函数分别为 4.5, 5.0, 5.2 eV[62], 而含有重金属

的铁磁合金功函数更高). 为实现光电子激发, 研究

人员需对材料表面功函数进行调制, 目前通用的做

法是利用沉积 Cs等方式降低表面功函数 [59,60,63,64],

而这一过程不可避免地干预了样品表面本征状态,

也在一定程度上导致磁衬度信号的衰减与空间分

辨率的损失. 更为重要的是上述降低表面功函数的

方法, 仅仅适用于比激发源能量稍高的金属磁性薄

膜 (如 Fe), 而对于功函数更高的金属-重金属合金

薄膜, 则无能为力. 因此, 采用具有更高光子能量

的激光作为激发光源是解决上述技术瓶颈的唯一

方法. 

2   深紫外全固态激光器-光发射电子
显微镜系统

 

2.1    KBBF 晶体与 177.3 nm 深紫外激光

深紫外波段的电磁辐射 (波长小于 200 nm)主

要依靠同步辐射和气体放电等传统方式获取, 虽保

持了波长短、波段宽的优点, 但因受实验设备、能

量分辨率、光子通量等因素的限制, 无法应用于阈

激发磁成像的相关实验研究 [65]. 相比之下, 深紫外

全固态激光 (deep-ultraviolet diode-pumped solid-

state laser, DUV-DPL)优势突出, 具有体积小、效

率高、稳定性好等特点 (如表 1所列).

表 1    三种光源的特性比较 [65]

Table 1.    Properties comparing of the three source[65].

Source

DUV-DPL Synchrotron radiation Gas discharge laser

Energy resolution/meV ～0.26 1—5 ～1.2

Photon circulation 1014—1015 1010—1012 ～1012

Photon flux density/photon·s–1·cm–2 1019—1020 1012—1014 <1014

Wavelength range/nm 170—210 1—210 58.5

Mode of operation ns, ps, fs pulse ps pulse continuous wave

Detection depth/nm ～10 (bulk effect) 0.5—2 (skin effect) ～0.5 (skin effect)
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然而, 深紫外全固态激光的输出一般是利用非

线性光学晶体通过倍频过程实现, 这要求晶体需要

满足: 1)至少达到 150 nm的紫外截止边; 2)能实

现宽波段相位匹配的高双折射率. 而传统晶体如

LiB3O5 (LBO)与 b-BaB3O6 (BBO)均因结构或光

学特性不能同时满足以上两个条件, 无法实现倍

频. 为此, 中国科学院理化技术研究所的陈创天院

士与许祖彦院士所领导的团队 [66] 利用 KBe2BO3F2
(KBBF)晶体并结合棱镜耦合技术发明了 KBBF-

PCT (prism-coupled technique)器件并通过倍频

过程成功实现了波长为 l = 177.3 nm, 光子能量

为 hn = 7.0 eV的深紫外激光的输出. 这一全新的

光源技术随后被应用于能量分辨率优于 1 meV的

角分辨光电子能谱系统, 开展材料的费米面与能带

结构研究; 以及作为激发光源用于具有像差矫正系

统的 PEEM系统中并实现了优于 5 nm空间分辨

率的 PEEM图像观测, 主要开展催化行为的动态

研究 (非磁)[67,68]. 

2.2    深紫外激光偏振态的调制

由于 PEEM磁成像过程中磁畴的衬度与入射

光的偏振状态存在关联 , 激光偏振态可调对于

利用 DUV-PEEM系统开展磁畴成像的研究尤为

重要, 因此需要在光路系统中引入偏振调制模块.

通过使用 l/4波片可实现圆偏振态旋性的切换

(图 1(a)), 通过使用 l/2波片来实现线偏振态偏振

方向的连续可变 (图 1(b))[69]. 以此为基础, 177.3 nm

深紫外激光将可用于磁性薄膜体系中近费米能级

光电子激发的磁二色效应研究与磁畴结构观察.
 

2.3    深紫外激光-光发射电子显微镜系统

在本系统中, 波长为 177.3 nm深紫外激光源

以图 2所示的方式接入 PEEM系统 , 激光穿过

PEEM系统中的棱镜与能量选择器之间的狭缝并

从物镜孔中射出, 以几乎正入射的状态到达样品表

面, 此时激光圆形光斑直径约为 1 mm.

据此, 接入了深紫外激光源的 PEEM系统可

使用正入射的深紫外激光 (光子能量 hn = 7.0 eV)

与斜入射高压 Hg灯输出的紫外光 (称为 UV光,

光子能量 hn = 4.9 eV)进行 PEEM观测. 需要指

出的是 ,  PEEM系统可结合其低能电子显微镜

(low energy electron microscopy, LEEM)和低能

电子衍射 (low energy electron diffraction, LEED)

技术, 实现多模式协同工作, 如图 3所示 [69].
 

 

177.3 nm

177.3 nm

355 nm

355 nm

Sample

Sample
KBBF-PCT device

Half-wave plate

Quarter-wave plate

(a)

(b)

图  1    (a)通过 l/4波片输出圆偏振态 DUV激光 ; (b)通

过 l/2波片调制 DUV激光线偏振态 [69]

Fig. 1. Schematic drawings  of  the  DUV  laser  optical   sys-

tem with (a) circular and (b) linear polarizations[69]. 
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图 2    深紫外激光与 PEEM的连接示意图

Fig. 2. Optical system of the DUV-PEEM system. 
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图 3    深紫外激光-光发射电子显微镜系统装置示意图 [69]

Fig. 3. A schematic layout of the DUV laser-based LEEM/

PEEM system[69]. 
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2.4    光发射电子显微镜系统与超高真空分

子束外延系统的连接

由于 PEEM成像技术对样品表面的平整度与

洁净度要求极为严苛, 为此我们构建了联合实验

系统, 将上述 PEEM系统与超高真空分子束外延

(MBE)系统通过超高真空管道与中间腔体相互连

接 (如图 4所示), 使得样品从制备、传输、直到表

征测量的整个过程不脱离超高真空环境, 可实现高

质量单晶外延薄膜制备、样品传输、与高分辨

PEEM/LEEM观测等一系列实验流程.
 

3   阈激发光发射电子/低能电子显微
镜的空间分辨率

电子显微镜的空间分辨率通常指图像中邻近

区域间可辨认空间几何长度的最小距离, 能够反映

系统对精细结构的解析能力. 具体测定方法是: 通

过对存在衬度的区域进行线扫描, 由此得到的图像

强度曲线会呈现“台阶”状的变化规律, 以“台阶”高

度的 16%与 84%之间相对应的物理距离定义为空

间分辨率. 本文利用上述方法首先对 PEEM系统

使用高压 Hg灯作为激发光源时的空间分辨率进

行了测定. 实验中选取具有 (0001)取向的 Ru单晶

样品为研究对象, 让少量 C原子在 Ru表面吸附,

由于 C与 Ru原子的功函数存在较大的差异, 从而

形成 PEEM观测中的图像衬度. 图 5给出了相关

的实验结果, 其中图 5(a)中亮区 (1)对应Ru (0001)

表面, 暗区 (2)与 (3)对应表面有碳原子分布区域,

同为暗区存在衬度是由于不同层数碳原子之间亦

存在功函数差异 [70]. 在图 5(a)所示的 PEEM图像

中选取一个跨过区域 (2)与 (3)边界的位置 (如图

中标记所示)进行强度线扫描, 结合图像灰度数

值、观测视野大小与 CCD传感器像素阵列信息可

得到图 5(b)所示的光电子收集强度关于空间位置

的变化曲线 [71]. 根据上述方法, 测得 UV-PEEM空

间分辨率约为 8.9 nm, 证明了该系统具有高空间

分辨 PEEM表面观测的能力.

当切换至 LEEM模式时, 系统可使用冷场发

射枪作为电子束源, 其电子光路如图 6所示. 电子

束发射后在 15 kV加速电压下进入棱镜系统发生

90°偏转并穿过物镜后正入射至样品表面 . 在

LEEM工作模式下, 除了可利用更高空间分辨率

进行精细的表面形貌观察外, 还能通过 LEED模

式对样品表面重构、缺陷与晶面取向进行分析, 更

深入地探究电子与材料表面的相互作用.

 

MBE

PEEM

DUV laser

图 4    MBE-PEEM系统连接示意图和实物照片

Fig. 4. Schematic setup  and  photo  of  MBE-PEEM   com-

bined system. 
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图  5    (a) Hg灯激发下碳原子吸附于 Ru (0001) 表面的

PEEM图像 ; (b)在 PEEM图像所示位置进行线扫描的归

一化强度曲线与计算得到的空间分辨率 [71]

Fig. 5. (a)  PEEM  image  of  multilayer  graphene  on  Ru

(0001) taken with Hg arc lamp; (b) spatial resolution calcu-

lated from obtained PEEM image[71]. 
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采用具有 (001)取向的单晶 Si衬底来测定

LEEM的分辨率. 图 7(a)给出了暗场像模式下所

获得的 Si (001)表面的 LEEM图像, 其中内插图

图 7(b)为该区域的 LEED图谱, 可以观测到 LEEM

模式下 Si (001)表面对应 (2 × 1)与 (1 × 2)重构

的互为反相的暗场像衬度. 据此, 通过选择图像中

标定的区域并使用与上述 PEEM实验中相同的方

法, 在图 7(c)所示的强度曲线中测定出 LEEM空

间分辨率为 4.6 nm, 优于 PEEM模式下的 8.9 nm,

进一步证明了 LEEM技术可以对样品的表面信息

进行更为精细地解析 [71]. 

4   DUV-PEEM系统的空间分辨率和能
量分辨率

深紫外激光光源成功接入 PEEM系统后, 利

用相同的方法可对 PEEM系统使用 177.3 nm深

紫外激光作为激发光源时的空间分辨率及能量分

辨率分别进行测定. 实验中, 以生长在 (0001)取向

单晶 Ru表面上的岛状 PbO薄膜为研究的材料对

象. 图 8(a)给出了生长在 Ru单晶表面岛状 PbO

的PEEM图像, 可以看出, 岛状的PbO与Ru (0001)

的功函数衬度差别显著, 可被 PEEM系统明确观

测到 ; 图 8(b)中的归一化灰度曲线对应图 8(a)

所示 PEEM图像中的标记位置, 由此测得 DUV-

PEEM成像的空间分辨率为 18.3 nm, 这一结果有

力地证明了深紫外激光作为激发光源可用于高空

间分辨率 PEEM成像观测 [71].

此外, 利用能量狭缝可在色散模式下对 DUV-

PEEM系统的能量分辨率进行测定, 其基本原理

如图 9(a)所示. 图 9(b)所示为采集自 Ru (0001)

表面生长的岛状 PbO样品的深紫外激光-光发射

谱图, 据此可得到图 9(c)所示费米边附近的强度

曲线, 通过测量谱线高度 16%—84%位置所对应
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图 6    LEEM模式的电子光路系统 (电子枪部分)

Fig. 6. Optical system of LEEM (E-Gun). 
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图 7    (a) Si (001) 的LEEM暗场像; (b) Si (001) 表面的 (2 × 1)

重构 LEED图像 ; (c)在 LEEM图像所示位置进行线扫描

的归一化强度曲线与计算得到的空间分辨率 [71]

Fig. 7. (a) Dark field image and (b) LEED pattern of a (2 × 1)

reconstructed Si  (001)  surface;  (c)  spatial  resolution  calcu-

lated from obtained LEEM image[71]. 
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图  8    (a)单晶 Ru (0001) 表面生长的岛状 PbO的 DUV-

PEEM图像 ; (b)在 PEEM图像所示位置进行线扫描的归

一化强度曲线与计算得到的空间分辨率 [71]

Fig. 8. (a) DUV-PEEM image of PbO islands on Ru(0001);

(b) spatial  resolution  calculated  from  obtained  PEEM  im-

age[71]. 
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的动能差并扣除激光本征线宽与热效应的影响后,

测定 DUV-PEEM系统能量分辨率为 0.19 eV, 表

明以 177.3 nm深紫外激光作为激发光源具有高能

量分辨率.
 

5   DUV-PEEM系统在单晶外延FePt
薄膜磁畴结构研究中的应用

 

5.1    PEEM 磁成像中的磁二色性

前期的工作表明, 磁二色性的本质来源于自

旋-轨道耦合 [33,43], 分为磁圆二色性 (magnetic cir-

cular dichroism, MCD)和磁线二色性 (magnetic

linear dichroism, MLD). 对 XMCD而言, 在铁磁

材料中, 因价电子态出现 Stoner分裂, 位于费米面附

近自旋方向不同的电子态密度存在差异, 对旋性不

同的 X射线激发的光电子会基于选择定则跃迁,

产生不同强度的共振吸收, 从而产生XMCD [34,35,55].

与芯能级激发类似, 近费米面能级光激发的磁二色

性也和价电子带中的自旋-轨道耦合密不可分. 在

铁磁材料具有自旋极化特性的能带结构中, 自旋-

轨道耦合引发的对称性破缺导致自旋方向不同的

能带之间发生杂化后简并解除, 使得对光电子的激

发产生偏振依赖关系 [43]. 目前, 对于光发射磁二色

性效应的物理图像, 已经有了一些具体的理论计算

与实验结果, 机理相对清晰. 例如: Kuch等 [34,35] 在

垂直磁化的单晶 Ni (001)薄膜体系中观测到了价

带光电子激发过程中的MCD信号, 同时结合能带

理论计算给出了具体的阐释 ;  Rampe和 Günth-

erodt[43] 在单晶 Fe (110)体系中实现了 MLD的观

测, 所采用的手段为角分辨光电子能谱技术, 理论

解释较为统一, 认为磁二色信号来源于自旋-轨道

耦合引起的轨道杂化对费米面附近能带结构的

影响. 

5.2    单晶 FePt 薄膜的DUV-PEEM 磁成像
研究

深紫外激光光源具有光子能量高的优势, 可

对 3d磁性金属、重金属以及其合金薄膜表面实现

光电子激发. 下面将以 L10-FePt薄膜为研究对象,

基于 DUV-PEEM系统进行磁畴结构的观测和

分析 [69].

L10-FePt合金具有面心四方结构 , 实验中

利用 MBE技术成功制备出具有 (001)晶体取向

的高质量单晶 L10-FePt薄膜样品 , 采用与 L10-

FePt/MgO/ L10-FePt磁性隧道结工作 [72] 中类似

的样品结构和制备工艺, 如图 10(a)所示. 相关的

磁性测量数据表明该样品具有良好的垂直磁各

向异性 , 其中磁滞回线如图 10(a)所示 (1 Oe =

103/(4π) A/m).
图 10(b)给出了 LEEM观测所得的图像, 实

验结果表明样品表面呈“岛状”形貌 , 同时结合

LEED技术测定了 FePt薄膜为 (001)取向高质量

单晶外延结构. 随后, 在 PEEM工作模式下以波长

为 177.3 nm的深紫外激光作为激发源对上述薄膜

样品进行磁成像实验. 分别采用左旋和右旋的圆偏

振态激光对 FePt薄膜的同一区域进行 PEEM图

像采集, 通过将左旋与右旋偏振态激光的 PEEM

图像做除法运算, 从而将非磁的表面信息 (如形

貌、功函数差异等)扣除, 最终得到了仅保留磁信

息的 PEEM图像 [73], 如图 10(c)所示. 从图 10(c)

可以看出, FePt表面的磁畴形状为“迷宫”畴, 呈现

出 L10-FePt薄膜磁畴的典型特征. 为进一步确认
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图 9    (a) PEEM系统能量狭缝的结构示意图; (b)色散模

式下采集得到的单晶 Ru (0001)上生长岛状 PbO样品的深

紫外激光-光发射谱图 ; (c)线扫描得到的费米边附近激光

光发射谱的归一化强度曲线

Fig. 9. (a) Schematic drawing of energy filter in PEEM sys-

tem; (b)  DUV-photo  emission  spectrum  obtained  from   is-

land-shaped PbO grown on  Ru (0001)  in  dispersion  mode;

(c) normalized line profile with the calculated spatial resolu-

tion from selected area marked in panel (b). 
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图像衬度的磁性起源, 图 10(d)给出了磁力显微镜

对同一样品进行表面磁畴结构的观测结果 . 将

PEEM磁畴图像 (图 10(c))和磁力显微镜磁畴图

像 (图 10(d))进行比较, 可以看出: 尺寸和形状近

乎相同的磁畴结构再次证明经过图像处理后的

DUV-PEEM图像中的衬度真实地反映了样品的

磁畴结构. 这是国际上首次采用深紫外激光作为激

发光源, 在 PEEM系统中成功地对样品表面直接

激发观察到清晰的磁畴图像.

目前, 采用大型同步辐射光源的 X射线作为

激发源的 X-PEEM磁成像技术分辨率通常在 20—

100 nm范围内 [30,74−77]. 通过在图 10(e)所示的视

野中红色方框标注的区域进行图像灰度线扫描, 得

到了相应的归一化强度曲线, 最终计算得到其磁成

像的空间分辨率约为 43.2 nm, 这意味着在普通实

验室条件下即可实现的 DUV-PEEM技术在磁成

像空间分辨率方面与大型同步辐射条件下才能完

成的 X-PEEM技术处于同一水平, 更加方便研究

人员在普通实验室中开展高分辨磁成像观测.

此外, 磁圆二色效应的强弱可以通过不对称

度 (magnetic dichroism asymmetry)来定量表示,

不对称度数值越高表明磁圆二色信号越强, 磁畴衬

度的对比度越强. 较高磁畴衬度的对比度能够更好

地呈现磁畴结构, 其计算方法为
 

AMCD =
(IR/IL)1 − (IR/IL)2
(IR/IL)1 + (IR/IL)2

,

IR/IL

其中 IR 与 IL 分别为右旋光与左旋光对应的图像

强度,   由运算后的磁畴图像给出, 区域 1与区

域 2对应其中的亮区与暗区, 计算得到 AMCD 的值

为 2.2%. 对于正入射的线偏振光, 由于垂直磁各向

异性薄膜中磁矩方向垂直于激光偏振方向, 所以不

论电场矢量在偏振面内怎样转动, 其与磁矩的相对

关系都是等效的, 因此产生的磁线二色信号在理论
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图  10    (a) MgO/Cr (5 nm)/Pt (10 nm)/FePt (20nm)结构样品垂直于膜面的磁滞回线 ;  (b) FePt薄膜的 LEEM图像 (Ep =

8.6 eV), 插图所示为该区域的 LEED图像 (Ep = 16.3 eV); (c)图 (b)红色方框标识区域使用圆偏振 DUV获得的 PEEM磁畴图像;

(d)使用磁力显微镜采集同一样品的磁畴照片; (e)插图所示视野内对 DUV-PEEM磁畴成像空间分辨率的测定 [69]

Fig. 10. (a)  Schematic  structure  and out-of-plane hysteresis  loop of  MgO (001)  sub.  /Cr (5 nm)/Pt (10 nm)/FePt (20 nm) films;

(b) LEEM image (Ep = 8.6 eV) and LEED (Ep = 16.3 eV) pattern (inset) of FePt film; (c) magnetic domain (contrast enhanced) of

the area marked by a red dashed rectangle in (b) taken with circularly polarized DUV laser; (d) magnetic domain image of the FePt

films with the same structure obtained by magnetic force microscopy; (e) normalized line profile with the estimated spatial resolu-

tion from selected area marked in inset[69]. 
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上应为零, 这在实验中也得到了证实.

单晶外延生长的 FePt薄膜晶体结构取决于先

它生长的种子层 (Pt层), 而 Pt层的晶体取向又可

以通过缓冲层 (这里选择 Cr插层)来进行有效的

调控 [72,78,79]. 利用MBE系统中配置的垂直双挡板,

可以在MgO (001)衬底上设计出 Cr的“台阶”底层

结构 (图 11(a)所示 [69]), 诱导实现 Pt种子层 (001)

和 (111)两种晶向各占据表面一半的共存状态.

图 11(b)给出了双晶体取向 Pt种子层结构的

UV-PEEM成像, 视野中两侧区域呈现出明显衬度

差异, 其中标记 A, B与 C分别对应视野中暗区、

亮区与边界区位置 (图中蓝色标记), 结合 LEEM/

LEED技术对两侧区域进行更为精确的分析 [69].

标记 A处的 LEEM图像中呈现的清晰原子台阶形

貌与锐利的六重对称性 LEED图谱, 如图 11(c)所

示, 证明了该处是高质量 Pt (111)面; 标记 B处则

呈现岛状形貌的 LEEM图像及形成 (5 × 1)重构

的四重对称性 LEED图谱, 如图 11(d)所示, 这也

是高质量 Pt (001)面的典型特征; 而标记 C位置

为 Pt(111)晶面与 (001)晶面区域的分界, 可通过

不同电子初始能量下的 LEEM图像得以确定, 如

图 11(e)所示, 证实了两侧衬度的差异是由晶面取

向不同导致的功函数差异造成的 [80]. 图 11(f)给出

了 Pt种子层选区 (图 11(b)中红色线框内) DUV-

PEEM图像, 可以看出清晰的图案. 对图 11(f)图

像区域, 采用不同线偏振态深紫外激光激发, 获得

对应的图像, 扣除非磁信息后获得的图像如图 11(g)

所示. 可以看出, 经过运算后 (扣除非磁本底)的图

像, 在 Pt双取向的“台阶”分界处没有呈现出依赖

于激光偏振方向的线二色信息, 证明了线偏振的调

制在非磁表面不具有线二色性. 类似的结论在圆偏

振深紫外激光实验中也得到了证实.

在上述 Pt (111)和 Pt (001)共存的基础上 ,

采用 MBE技术, 继续生长 20 nm厚的 FePt铁磁

薄膜, 采用 DUV-PEEM对其磁畴结构进行观察.

由于 FePt薄膜的外延结构依然取决于其底层的

Pt薄膜, 可以推测 FePt薄膜也将出现两种晶体取

向共存的现象.

图 12(a)为紫外汞灯为光源的 PEEM图像 ,

从 UV-PEEM图像中仍然能够看到不同晶体取向

的 FePt间形成的功函数衬度 [69]. 图中明暗两区域

的晶体取向可以通过 LEED图谱给出, 如图 12(b)
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图  11    (a) Cr纳米台阶上外延生长的 Pt种子层结构示意图 ; (b) Pt种子层的 UV-PEEM图像 ; (c)暗区 A对应的 LEEM与

LEED图像; (d)亮区 B对应的 LEEM与 LEED图像; (e)过渡区域的 LEEM图像 (区域 A, B与 C的位置在 (b)图中标出); (f) Pt种

子层选区 ((b)图中红色线框) DUV-PEEM图像; (g)与 (f)图同区域的线二色 DUV-PEEM图像 [69]

Fig. 11. (a) Schematic drawing of a Pt seed layer with Cr step. (b) UV PEEM image of Pt seed layer consisting of two orientations.

LEEM and  LEED patterns  of  the  selected  areas  marked  by  blue  rectangles  in  panel  (b):  (c)  dark  area  A,  (d)  light  area  B  and

(e) boundary area C. (f) DUV-PEEM image of the selected area marked by a red dashed rectangle in panel (b). (g) Linear dichro-

ism image of the same area as panel (f)[69]. 
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和图 12(c)所示. 与在 Pt表面观测到的结果类似,

FePt薄膜表面同样实现了 (001)与 (111)两种取

向共存的状态. 将光源从紫外汞灯换成深紫外激光

后再次进行表面结构观察, 图 12(d)为图 12(a)中

邻近两晶体取向边界的暗区 (红色线框标注位

置)的深紫外激光 PEEM图像. 可以明显看出与

UV-PEEM图像相比, DUV-PEEM图像呈现出了

更多的样品表面信息. 采用旋性不同的圆偏振态激

光对上述 FePt薄膜样品区域进行 DUV-PEEM

图像采集, 通过除法运算来扣除非磁表面的信息,

可以得到该区域的磁圆二色衬度, 对应的磁畴结

构如图 13(a)—(c)所示 [69]. 与之前 (001)取向 L10-

FePt表面得到的磁畴图像相比, 该区域磁畴结构

差异明显, 呈“块状”形态且尺寸更大. 经过计算得

到该区域的 AMCD 数值为 2.5%, 与之前的实验结

果相近.

值得指出的是, 除上述的 MCD衬度外, 该区

域 PEEM图像具有明显的 MLD衬度, 且其显示

的磁畴结构与圆二色信号下的磁畴结构相一致, 如

图 13(d)—(f)所示 [69]. 与MCD不对称度计算类似,

计算得到的 AMLD 值为 11.5%, 为 AMCD 的 4.6倍,

说明在纳米台阶的过渡区域 MLD远强于 MCD.
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图 12    (a)在具有双晶体取向的 Pt种子层上生长 FePt后

的 UV-PEEM图像 ; (b)区域 I ((a)图标注位置 )的 LEED

图像 ; (c)区域 II的 LEED图像 ; (d)使用线偏振态深紫外

激光在选定区域 ((a)图红色线框标记位置)采集的 DUV-

PEEM图像 [69]

Fig. 12. (a) UV-PEEM image of FePt film deposited on Pt

seed layer  with  two  orientations.  LEED  patterns  of   selec-

ted areas marked by blue rectangles in panel (a): (b) light

area  I  and (c)  dark  area  II.  (d)  DUV-PEEM image  of  the

selected area marked by a red dashed rectangle in panel (a)

taken with linearly polarized laser[69]. 

 

0 15 30 45 60 75 90

Half-plate rotation angle/(O)
p-polarizationp-polarization

s-polarization

0.12

0.10

0.08

0.06

0.04

0.02

0

M
L
D

 a
sy

m
m

e
tr

y

(g)

(a) (b) (c)

(2)

(1)

1.0 mm 1.0 mm

(d) (e) (f)

(1)

(2)

1.0 mm 1.0 mm

图 13    在同一视野下分别使用 (a)左旋与 (b)右旋的圆偏振态深紫外激光采集的 DUV-PEEM图像; (c)计算得到的MCD磁畴

图像; 在同一视野下分别使用偏振方向为 (d)竖直与 (e)水平的线偏振态激光采集的 DUV-PEEM图像; (f)计算所得MLD磁畴图

像; (g)磁线二色衬度随激光偏振方向的变化规律 [69]

Fig. 13. DUV-PEEM images taken with (a) left-circularly polarized and (b) right-circularly polarized light; (c) MCD image of FePt

film;  (d),  (e)  DUV-PEEM images  taken with  linearly-polarized  laser  (polarization  shown by red  arrow);  (f)  MLD image  of  FePt

film; (g) polarization dependent MLD asymmetry for the selected area[69]. 
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由于线偏振光的偏振方向可通过 l/2波片实现连

续变化, 因此磁衬度随偏振方向的依赖关系能够较

为完整地给出 (图 13(g)所示 [69]). 类似的实验方法

在以线偏振态激光或者 X射线激发的 PEEM系统

中开展对多铁材料 BiFeO3 铁电畴的观察以及反铁

磁有序排列的研究中就使用过 [81,82], 该区域下测定

的 MLD磁畴成像的空间分辨率为 47.1 nm, 该数

值与MCD模式对应的磁畴图像接近. 需要指出的

是, 对于该过渡区域出现的 MLD衬度, 我们尚且

需要更为深入的认识, 目前更进一步的研究工作正

在开展, 伴随该体系中价带电子结构、晶体结构与

磁结构等物理图像之间的关联逐步清晰, 有望对于

这一新奇的实验现象予以清晰地阐释. 总之, 以上

的实验结果仍有力地证实了深紫外激光 PEEM磁

成像技术具备对磁性薄膜体系进行磁畴成像的能

力, 这一进展将使得 PEEM技术可在摆脱同步辐

射光源限制的前提下使用深紫外激光开展高空间

分辨和高能量分辨磁畴结构研究成为可能. 

6   总结与展望

基于磁二色效应的 PEEM磁成像技术具有空

间分辨率高、可实时成像以及对表面信息更为敏感

等优势 , 在使用波长为 177.3 nm、能量为 7.0 eV

的深紫外激光作为激发源后, 可成功克服传统 X-

PEEM技术依赖大型同步辐射装置的短板, 解决

了目前磁性薄膜阈激发研究中由于光源能量低难

以实现光电子直接激发的难题. 利用 DUV-PEEM

系统, 以垂直磁各向异性 FePt薄膜为研究对象,

首次从实验上证明其在磁畴成像方面具备出色的

分辨能力, 在普通实验室中实现了高分辨磁成像,

该技术有望成为未来磁性材料研究的重要手段.

本研究中采用超高真空分子束外延薄膜制备

技术与光发射电子显微镜联合系统 (MBE-PEEM)

成功实现了高质量单晶外延薄膜制备、超高真空原

位传输和高分辨磁畴成像三位一体的功能, 系统尽

管刚安装和调试完毕, 却已经获得了空间分辨率优

于 50 nm的磁成像. 但需要指出的是, 该技术虽然

在空间分辨率方面已经能够与 X-PEEM处于同一

水平, 但仍存在一些局限性. 由于光电子产生于近

费米能级激发过程以及入射光子能量不可调等特

点, 使其目前无法兼顾实现元素分辨功能及对自旋/

轨道磁矩进行的定量分析, 例如: DUV-PEEM的

磁畴图像中衬度标度与自旋的对应关系目前尚无

法明确给出, 这方面工作还处于探索阶段. 此外,

DUV-PEEM的磁成像分辨率仍具有进一步提高

的空间, 光源与电子光学系统的进一步完善可为该

技术的改进提供更多的可能性. 前期的工作表明,

磁二色信号与磁性样品费米面附近的态密度密切

相关, 因此利用费米面以下较小范围内 (如费米面

下 0.5 eV)的电子来成像才可能获得较高的空间分

辨率. 遗憾的是本研究中的 DUV-PEEM系统使用

的深紫外激光能量为 7.0 eV, 远高于普通 3d磁性

金属的功函数 (约为 5.0 eV)或者 FePt合金薄膜

(大于 5.0 eV), 因此该深紫外激光作为激发源将激

发出费米面以下更深能级的电子, 利用上述电子进

行显微成像将大大降低其空间分辨率. 在未来的研

究中, 我们拟通过 PEEM系统中的能量选择器对

激发出来的电子能量进行筛选, 最终进行磁成像,

有望获得更强的磁二色信号, 并进一步提高其空间

分辨率和该技术对磁畴结构的解析能力.

此外, 近费米能级光电子激发的磁二色效应中

蕴含着丰富的物理图像, 与材料的晶体结构、能带

结构以及电子结构等关联密切, 同时自旋-轨道耦

合作用的存在也使得光电子激发过程变得更为复

杂, 对这一领域的很多问题目前还没有明确的定

论, 更加深入的理论分析与精确的实验论证亟需展

开, 特别是微磁学模拟与能带结构计算的结合, 预

期可以对价带电子在近费米能级的能量状态与自

旋相关的物理图像进行更为准确的分析.
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Abstract

Magnetic  imaging  technology  based  on  photo-emission  electron  microscopy  (PEEM)  has  become  an

important  and powerful  tool  for  observing  the  magnetic  domain in  spintronics.  The PEEM can get  access  to

real-time imaging with high spatial resolution and is greatly sensitive to the spectroscopic information directly

from the magnetic films and surfaces through photoemission process with variable excitation sources. Moreover,

the breakthrough in the deep ultraviolet (DUV) laser technology makes it  possible to realize domain imaging

without  the  limitation of  synchrotron radiation facilities  or  the  direct  excitation of  photoelectrons  due to  the

high enough photon energy of the source in the current threshold excitation study. In this review article,  the

deep ultraviolet photo-emission electron microscopy system is first introduced briefly. Then, a detailed study of

the magnetic domain observation for the surface of L10-FePt films by the DUV-PEEM technique is presented,

where a spatial resolution as high as 43.2 nm is successfully achieved. The above results clearly indicate that the

DUV-PEEM reaches a level equivalent to the level reached by X-ray photoemission imaging technique. Finally,

a series of recent progress of perpendicular FePt magnetic thin films obtained by the DUV-PEEM technique is

provided in detail. For example, a stepped Cr seeding layer is used to form the large-area epitaxial FePt films

with  (001)  and  (111)  two  orientations,  where  magnetic  linear  dichroism  (MLD)  with  large  asymmetry  is

observed  in  the  transition  area  of  two  phases.  The  signal  of  MLD is  4.6  times  larger  than  that  of  magnetic

circular dichroism. These results demonstrate that the magnetic imaging technology based on DUV-PEEM with

excellent  resolution  ability  will  potentially  become  an  important  method  to  study  magnetic  materials  in  the

future.

Keywords: photo-emission  electron  microscopy,  deep  ultraviolet  laser,  magnetic  circular/linear  dichroism,
high resolution magnetic imaging
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